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u~Va«ton RahArri f"" intsmationa 60 vor iufigen PrQfuna 

beauftiagten Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemSB Artikel 36 Qbermittelt. "-^urung 

2. DieserBERICHTumfaStfnsgesamtS Blatter einschlleBllch dieses Deokblatls. 

^ i"Sfr yitel®'" Bericht ANLAGEN bel; dabei handelt es sich urn Blatter mit Beschreibungen Ansortichen 
und/bder Zeichnungen, die geSndert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen undfader Ser m» vorX«^^ 
Behorde vorgenommenen Berlchtlgungen (siehe Regel 70.16 und /S>schnliX der 

Diese AnIagen umfassen insgesamt 2 Blatter. 



a. DlBs&r Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 

Grundlage des Bescheids 
Prioritat 

Kefne Erstellung eines Gutachtens Qber Neuhelt. erfinderische TStigkeit und gewerbllche Anwendbarkelt 
Mangelnde Einheltiichkeit der Erflndung 

BegrQndete Feststellung nach Regel 66.2 a)ii) hinstohtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatiakeit und d^r 
gewerbiichen Anwendbarkelt; Unterlagen und ErklSrungen zur StOtzung dieler FeS^^ 
Bestimmte angefQiirte Unterlagen 
Bestimmte MSngel der internationalen Anmeldung 
Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 
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I. Grundlage des Berichts 

^" 2?lnrIill^I),5!L?ri^T*^%'!fi*^®'' '"temationalen Anmeldung (ErsatzblMer. die dem Anmeldeamt auf eine 
tiZI.J^^^ w • ^J^lt^' ^^u/l ^piyf'^dt warden, gelten im Rahmen dieses Berichts als "ursprunglich 
eingereicht und sind ihm nicht beigefOgt. weil sie keine Anderungen enthalten (Regein 70. 16 und 70. 1 7)y. 

Beschreibung, Seiten 

3 in der ursprOnglich eingereichten Fassung 

Anspruche, Nr. 

^ eingegangen am 22..Q>1.2QXiA mit Schreiben vom 21 .07.2004 
Zeichnungen, BIMtter 

"•^"2^ in der ursprunglicli eingereichten Fassung 

^' Hi'rfSS^®'i®^''^'"'fJ yorateliend genannten Bestandteile standen der Behorde in der Sprache, in der 
Sr^S^^rptn^a^er^^^^^^^ - VerfQgung oder warden In dieser eingereicht. sofe^ 

SngfSSJfibefl^^^^^^^^^ ^^'^"^ung bzw. warden in dieser Sprache 

° fnlclTRegd fzAi^))^^'^'''^'^' '"^e'^ationalen Recherche eingereicht worden ist 

□ die Veroffentlichungssprache der internationalen Annrjeldung (nach Regel 48.3(b)). 

° SorS^^^^^ internationalen vorl.ufigen Prufung eingereicht 

SoSIl^oi'*®'' internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die 
Internationale vorlaufige Prufung auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das: 

□ in der internationalen Anmeldung in schriftlicher Form enthalten ist. 

□ zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist 

□ bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 

□ bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 

□ Die Erklarung, daB das riachtraglich eingereichte schriftllche Sequenzprotokoll nicht uber den 
Offenbarungsgehalt der internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht. wurde vorgelegt. 

□ Die Erklarung daB die in computerlesbarer Form erfassten Informationen dem schriftlichen 
Sequenzprotokoll entsprechen, wurde vorgelegt. 

4. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ AnsprQche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 
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£^^tnifn^^^ Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde fiber den Offenbarungsgehalt in der ursDrunalich 
ejngereichten Fassung hinausgehen (Regel 7a2(c)), ^y^y^n^n in aer ursprungiicn 

^b^i5'Se^^^^ ^''''"'^ >«nc/emnflfen enthalten. ist unter Punkt 1 hinzuweisen; sie sind diesem Bericht 

6. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatiakeit und der 
gewerbhchen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stuteung Seser fI^^^^ 

1. Feststellung 
Neuhelt (N) 



Erfinderische Tatigkeit (IS) 
Gewerbliche Anwendbarkeit (lA) 



Ja: Anspruche 1 -7 
Nein: Anspruche 
Ja: Anspruche 1-7 
Nein: AnsprQche 
Ja: Anspruche: 1-7 
Nein: Anspruche: 



2- Unterlagen und Erklarungen: 
siehe Beibfatt 
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) Die vorllegende Anmeldung bezieht sich auf ein Verfahren zur Ruckfiihrung von 
nicht-umgesetzten Oleflnen bej der Herstellung von Oxiranen mit Hydroperoxiden 
mittels Absorption/Desoiption in einem Kohlenwasserstoff-Losungsmittel. In 
diesem Zusammenhang werd auch eine entsprechende Vomclitung, die 
zusatzlich einen C3-Splitter umfaBt, beansprucht. 
Durcii die Anderungen wurde dieser Gegenstand auf ein Verfahren und 
Vorrichtung zur ROckfuhrung von Propen mit Propan mittels bestlmmter 
Desorptlon (Destination, bzw. Entspannungsverdampfung) und Venwendung eines 
C3-Splitters elngeschrSnkt. 

Diese Andemngen finden eine Basis auf Seiten 6-9 und den ursprunglichen 
Anspruch 8. 



2) Folgende Dokumente werden erwahnt: 

D1: EP-A-0 719 768 

D2: EP-A-0 583 828 

D3: DE12 12 507B 

D4: US-A-5 599 955 

D5: WO 02 102496 A 

D6: WO 01 96271 



Dokument D5 wurde nach der Prioritat der vorliegenden Anmeldung veroffentlichf 
vorausgesetzt. da(3 diese Prioritat gultig ist, wird D5 nicht als Stand der Technik 
betrachtet. 



3) Neuheit 

GemaB D1 werden In Zusammenhang mit einem Epoxidierungsverfahren nicht- 
umgesetzte Oleflnen aus einem Gasgemisch absoriDlert. Kohlenwasserstoffe 
werden zwar als mogliche Losungsmittel enA/ahnt. jedoch nicht spezifisch in 
Zusammenhang mit einer RQokfOhrung mittels Absorption und Desorptlon. 
Au3erdem handelt es sich nicht spezifisch um ein Propen-Propan-Gemisch. 
D2 und D3 beschrelben zwar die Riickfuhrung von nicht-umgesetzten Oleflnen bel 
der Herstellung von Oxiranen mittels Absorption/Desorption In einem 
Kohlenwasserstoff-Losungsmittel, jedoch nicht in Zusammenhang mit einem 
Hydroperoxid-Verfahren. sondern Direkt-Oxidation. AuBerdem handelt es sich bel 
D2 um Ethylen-ROckfuhrung und wIrd gemaB D3 eine Propen-Desorption durch 
Ausblasen mit sauerstoffhaltigen Gasgemischen enwirkt. 
D4 enwahnt In Zusammenhang eines integriertes Epoxidieaingsverfahren mit 
Peroxiden die Ruckfuhrung von Propylen/Propan uber einem C3-Splitter, jedoch 
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fehlen spezifische Angaben betreffend einer LSsungsmittelwasche mit 
Kohlenwasserstoffe. 

D6 beschreibt die Riickfuhrung von nicht-umgesetztem Propen/Propan 
Absorptlon/Desorptlon in einem Kohlenwasserstoff-Losungsmittel, wobei die 
Desorption aucli durcli Destination oder Entspannungsverdampfung erwirkt 
warden kann (vgi. Anspruch 3-4). Es handelt sich jedocli urn Riickfuhrung bei der 
Herstellung von Acrolein, bzw. Acrylsaure. 

Es wird des weiteren angemerkt, daB auch D5 die Absorption von nicht- 
umgesetzten Olefinen aus einem Gasgemisch beschreibt, wobei 
Kohlenwasserstoff-Losungsmlttel als Moglichkeit envahnt werden, jedoch nicht 
spezifisch in Zusammenhang mit einer RQckfQhrung mittels Absorption und 
Desorption durch Destination oder Entspannungsverdampfung. 

Das beanspruchte Verfahren und die entspreohende Vorrichtung konnen somit als 
neu angesehen werden. 

4) Erfinderische Tatigkeit 

Ausgehend von D4 als Stand der Technik ergibt sIch als Aufgabe eine praktlsche, , 
altemative Gestaltung der Abtrennung des nicht-umgesetzten Olefins (Propen im' 
Gemisch mit Propan) fiir die Ruckfiihrung im Epoxidierungsverfahren mit 
Hydroperoxiden. 

Die anspruchsgemaBe Ldsung betrifft die Absorption/Desorptlon In einem 
Kohlenwasserstoff-LSsungsmittel mit Desorption durch Destination, bzw. 
Entspannungsverdampfung, wobei vor der RQckfQhrung ein C3-Splitter eingesetzt 
wird. 

Bei der Acrolein-Herstellung aus Propan/Propen waren gemaB D6 bereits 
entspreche, auf Losungsmlttelwasche basierende Methoden zur RQckfQhrung von 
Propen/Propan bekannt. Es handelt sIch bei der Acrolein-Heretellung aus D6 im 
Vergleich mit der vorliegenden Propylen-Herstellung jedoch insgesamt um ein 
wesentlich andersartiges Verfahren. AuBerdem 1st nicht evident, wie die 
RQckfQhrung gemaB D6 in dem integrierten Verfahren gemaB D4 eingefQhrt 
werden sollte. Somit geht das beanspruchte Verfahren nicht auf naheliegende 
Weise aus D4 und D6 hen/or. 

In diesem Zusammenhang enthalt auch D1 keinen relevanten Hinweis auf die 
Losung, weil dieses Dokument weder eine Desorption noch spezifisch ein 
Propan/Propen-Gemisch enwahnt. 
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Neue Patentanspruche 

Verfahren zur kontinuierlichen Rficldtihrung des bei der Oxidation von 
Propen, welches als gesSttigten Kohlenwasserstoff Propan enthait, mit 
Hydroperoxid zu Propenoxid nicht umgesetzten Propens, das im wahrend 
der Oxidation entstehenden Abgasstrom enthalten ist, welcher Propan 
enthait, dadurch gekennzeichnet, dass es die Stufen (i) bis (iii) umfesst 

(i) Abtrennung des Propens und Propans aus dan Abgasstrom dutch 
Absorption in einan Kohlenwasserstoff, 

(ii) Desorption des Propens und Propans aus dem Kohlenwasserstoff, 
wobei das Gemisch aus Propen und Propan bei einem Druck von 1 
bis 3 bar in einer DestiUationskolonne in fliissiger Form oder in einer 
Entspannungsverdampfung bei einem Druck von 1 bis 3 bar und 
einer Temperatur von 50 bis 100 °C in dampfiRJnniger Form 
abgetrennt wird; 

(iii) Riickfuhrung des in Stufe (ii) erhaltenen Propens m den 
Oxidationsprozess, 



wobei das nach der Abtrennung vom Kohlenwasserstoff ethaltene Propen/ 
Propan-Gemisch vor der Rttckfiihnmg des Propens in den Oxidationsprozess 
in einem Ca-Splitter in Propen und Propan aufgetrennt wiid. 

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der in Stufe (ii) 
nach Desorption des Olefins erhaltene KohlenwasserstofiF in Stufe (i) 
zunickgeiuhrt wird. 



3. 



Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass als 
Kohlenwasserstoff Tetradekan eingesetzt wird. 
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Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass 
das Propen bei einem Druck von 3 bis 6 bar und einer Temperatur von 5 bis 
35 °C absoibiertwird. 

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, dass 
der Abgasstiom fiiertgase imd eine geringe Menge SauerstofFumfesst. 

Verfahren nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, dass der Abgasstrom 
Stickstoff unu^t. 



Vorrichtung zur Durchfiihrung eines Verfahiens zur kontinuierlichen 
Rflckfiihrung des bei der Oxidation von Propen, welches als gesattigten 
KohlenwasseistofFPropan enthalt, mit Hydroperoxid zu Propenoxid nicht 
umgesetzten Propens, das im wShrend der Oxidation entstehenden 
Abgasstrom enthalten ist, welcher Propan enthalt, dadurch gekennzeichnet, 
dass die Vorrichtung wenigstens einen Reaktor zur HersteUung des 
Propenoxids, wenigstens eine Absoiptions- und Desorptionseinheit zur 
Abtrennung des Propens und einen Ca-Sphtter umfasst, wobei in der 
Absoiptionseinheit Propen und Propan aus dem Abgasstrom durch 
Absorption in einem Kohlenwasserstoff abgetrennt werden, wobei in der 
Desorptionseinheit das Propen und Propan aus dem Kohlenwasserstoff 
desorbiert werden und wobei in dem Ca-Sphtter die Komponenten Propen 
und Propan getreimt werden. 
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This report contains indications relating to the following items: 
Basis of the report 
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Date of submission of the demand 

02 April 2004 (02.04.2004) 


Date of completion of this report 

10 November 2004 (10.11,2004) 


Name and mailing address of the IPEA/EP 
Facsimile No. 


Authorized of&cer 
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I. Basis of the report ' " 

I . With regard to the elements of the international application:* 
Q the international application as originally filed 
the description: 
pages 

I as originally filed 

, filed with the demand 




pages 



the claims: 



pages 



► as originally filed 



1-7 



► as amended (together with any statement under Article 1 9 
. , filed with the demand 



the drawings: 

pages 

pages 



1/2-2/2 



filed with the letter of 21 July 2004 (21.0X2004) 



, as originally filed 

, filed with the demand 



□ the sequence listing part of the description: 



. , filed with the letter of 




, as originally filed 
, filed with the demand 



U l^guage of a .n^s.ation fUn,ished for *e pun^os. of international search (under Rule 23 1(b); " 

U *e language of publication of the international application (under Rule 48.3(b) 
U *e .an^ge of the _ ^ ^^^^^^^ ^^^^ ^^^^^^ ^^^^ ^ 

^^^'^'^^^o:S^^Xln'Sl^^^ ™ *e inten^ational application, the international 

LJ contained in the international application in written form. 

LJ filed together with the international application in con,puter ,^le fom, 

LJ flimished subsequently to this Authority in written form. 

LJ ft'"'''*e<«s"bsequentlytothisAuthorityi„con,puterreadablefonn 

"l^ not go beyond ^e disclosure in the 

^ ^LtS^Z.""'' ^--"^ - — -able form is iden«cal to U^e written sequence lisHng has 

1 4. □ T]^e amendments have resulted in the cancellation 

I — *e description, pages ^^^^ 

I — I the claims, Nos. 

□ the drawings, sheets/fig 
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Statement 
Novelty (N) 

Inventive step (IS) 



Industrial applicability (lA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-7 



1-7 




YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



1. The present application relates to a method for 
recirculating unconverted olefins during the 
preparation of oxiranes with hydroperoxides by means of 
absorption and desorption in a hydrocarbon solvent A 
corresponding device, which additionally includes a C3 
splitter, is claimed in conjunction with said method 
The amendments have limited the present subject matter 
to a method and a device for recirculating propylene 
wxth propane by means of a particular form of 
desorption (distillation or flash vaporization) and the 
use of a C3 splitter. 

These amendments are based on pages 6-9 and the 
original version of claim 8. 

2. The following documents were cited: 
Dl: EP-A-O 719 768 
D2: EP-A-O 583 828 
D2 : DE 12 12 507 B 
D4: US-A-5 599 955 
D5: WO 02 102496 A 
D6: WO 01 96271 



Document D5 was published after the priority date of 
the present applicati on; assuming the claim of priority 
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is valid, D5 is not considered to belong to the prior 
art . 

3 . Novelty 

According to document Dl, unconverted olefins are 
absorbed from a gas mixture in conjunction with an 
epoxidation process. Although hydrocarbons are mentioned 
as possible solvents, they are not discussed specifically 
in connection with recirculation by means of absorption 
and desorption. Furthermore, this document does not 
deal specifically with a propylene -propane mixture. 
Although documents D2 and D3 describe the recirculation 
of unconverted olefins during the preparation of 
oxiranes by means of absorption and desorption in a 
hydrocarbon solvent, this is not mentioned in connection 
with a hydroperoxide method, but rather by direct 
oxidation. Furthermore, document D2 relates to the 
recirculation of ethylene, while according to document 
D3 the propylene is desorbed by blowing with oxygen- 
containing gas mixtures. 

Document D4 mentions the recirculation of propylene and 
propane via a C3 splitter in the context of an 
integrated epoxidation process with peroxides. However, 
there is no specific information regarding a solvent 
wash with hydrocarbons. 

Document D6 describes the recirculation of unconverted 
propylene and propane by absorption and desorption in a 
hydrocarbon solvent, whereby it is also possible to 
achieve the desorption by distillation or flash 
vaporization (cf. claims 3-4). However, this document 
is concerned with recirculation during the preparation 
of acrolein and acirylic acid. 

In addition, it is noted that document D5 also 
describes the absorption of unconverted olefins from a 
gas mixture and mentions a hydrocarbon solvent as a 
Fonn PCrAPEA/409 (Box V) (January 1994) 
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possibility, yet not specifically in conjunction with e 
recirculation by means of absorption and dasorption by 
distillation or flash vaporization. 

Therefore, the claimed method and the corresponding 
device can be considered novel. 

4. Inventive Step 

Proceeding from document D4 as the prior art, the 
problem can be seen as that of providing a practical 
alternative method for separating the unconverted 
olefins (propylene in a mixture with propane) for 
recirculation in an epoxidation process with 
hydroperoxides . 

The solution according to the claims relates to 
absorption and desorption in a hydrocarbon solvent with 
desorption by distillation or flash vaporization, a C3 
splitter being used before the recirculation. 

Corresponding methods based on solvent washes for 
recirculating propylene and propane during the 
preparation of acrolein were already known from 
document D6 . However, the acrolein preparation method 
according to D6 is altogether substantially different 
from the present method for preparing propylene. 
Furthermore, it is not evident how the recirculation 
according to D6 could be incorporated into the 
integrated method according to D4 . Therefore, the 
Claimed method does not emerge from D4 and D6 in an 
obvious way. 

In this regard, document Dl also contains no relevant 
indirration of the solution because said document does 

not refer to desorption or specifically mention a 

propane/propylene mixture . 
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